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Abstract

Background and Objectives: Acetaminophen is one of widely used analgesics/antipyretics worldwide for human 
and animals. Electro-photocatalytic removal of acetaminophen from drinking water using zinc oxide nanoparticles 
immobilized on zinc electrode was investigated in this study.

Materials and Methods: This study is an applied-experimental study. The contaminated water in a batch 
electrochemical reactor (with zinc-copper electrodes), ultra violet-electrochemical reactor (with zinc-copper 
electrodes), electro-photocatalytic reactor (with zinc oxide nanoparticles immobilized on zinc-copper electrodes) 
is prepared by adding 50, 100, 200 mg/L acetaminophen to drinking water. The studied variables are pH (4-8), the 
concentration of acetaminophen in suspensions (50, 100, 200 mg/L), the UV-A lamps (120-360 mW/cm2), radiation 
times (30, 60, 90 min), layering of ZnO nanoparticles (1, 2, 3), and current electrical densities (3, 6, 9 mA/cm2). 
Ethical considerations in this study were adhered based on the Helsinki guidelines.

Results: The findings shows that the time required for the removal of the 100% acetaminophen concentration (200 
mg/L) is about < 90 min using 2 layers of ZnO nanoparticle, at pH 4, current electrical density of 9 mA/cm2 and 
intensity of 360 mW/cm2. The time required for the removal of the 100% acetaminophen concentration (50 mg/L) 
is about < 60 min using 2 layers of ZnO nanoparticle, at pH 4, current electrical density of 3 mA/cm2 and intensity 
of 360 mW/cm2.

Conclusions: This result suggests that this electro-photocatalytic system is a suitable method for removal of 
acetaminophen.
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مقاله پژوهشی

چکیده

سابقه و هدف: استامینوفن یکی از داروهای ضد درد و ضدالتهاب است که به‌طور گسترده برای انسان و حیوان استفاده می‌شود. در اين تحقيق 
حذف عامل استامینوفن از آب آشاميدني با روش الكتروفوتوكاتاليتيكي نانو ذرات اكسيد روي تثبیت‌شده بر الكترود روي بررسي گرديد.

روش بررسی: این تحقیق از نوع آزمایشگاهی-کاربردی بود. نمونه هاي آب آشاميدني حاوي استامینوفن در رآكتور ناپيوسته الكتروشيميايي 
)الكترودهاي روي-مس(، تابش اشعه فرابنفش، الكتروشيميايي )الكترودهاي روي-مس( و پرتو فرابنفش، الكتروفوتوكاتاليتيكي )الكترودهاي نانو 
ذرات اكسيد روي تثبیت‌شده روي الكترود روي-مس( و پرتو فرابنفش آزمايش گرديدند. اثر متغیرهای مختلف نظير غلظت استامینوفن )50، 
100 و 200 میلی‌گرم در لیتر(، شدت تابش لامپ فرابنفش )120، 240 و 360 میلی وات بر سانتی‌متر مربع(، pH)4، 6 و 8(، تعداد لایه‌های 
تثبیت‌شده )1، 2 و 3 لايه(، چگالی جريان الکتریکی )3، 6 و 9 میلی‌آمپر بر سانتی‌متر مربع( و مدت تابش لامپ فرابنفش )30، 60 و 90 دقیقه( 

در حذف الكتروفوتوكاتاليتيكي استامینوفن بررسي گرديدند. ملاحظات اخلاقی در این مطالعه بر اساس دستورالعمل هلسینکی رعایت شد.

یافته‌ها: حذف کامل 200 میلی‌گرم بر لیتر استامینوفن با استفاده از دولایه نانو ذرات اكسيد روي تثبیت‌شده روي الكترود روي، چگالی جریان 
الکتریکی 9 میلی‌آمپر بر سانتی‌متر مربع و شدت لامپ فرابنفش UV-A 360 mW/cm2 در pH معادل 4 به زمان کم‌تر از 90 دقيقه نياز دارد. 
حذف کامل 50 میلی‌گرم بر لیتر استامینوفن با استفاده از دولایه نانو ذرات اكسيد روي تثبیت‌شده روي الكترود روي، چگالی جریان الکتریکی 

3 میلی‌آمپر بر سانتی‌متر مربع و شدت لامپ فرابنفش UV-A 360 mW/cm2 در pH معادل 4 به زمان کم‌تر از 60 دقيقه نياز دارد.

نتیجه‌گیری: یافته‌ها نشان دادند که سيستم الكتروفوتوكاتاليتيكي الكترودهاي نانو ذرات اكسيد روي تثبیت‌شده روي الكترود روي - مس و 
پرتو فرابنفش، روش مناسب در حذف استامینوفن از آب آشاميدني می‌باشند.

کلمات کلیدی: آب آشامیدنی، استامینوفن، الكتروفتوكاتاليتيكي، نانو ذرات اكسيد روي، لامپ فرابنفش.
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مقدمه

استامینوفن یکی از داروهای کاهش‌دهنده تب، ضد درد و ضدالتهاب 
است که به‌طور گسترده برای درمان مورداستفاده قرار می‌گیرد )1(. 
استامینوفن دارای ساختار بانام شیمیایی ان- استیل-پی-آمینوفنل و 
وزن مولکولی 151/17 گرم بر مول می‌باشد. فرآورده‌های تجزیه آن 
سمی ترند. کم‌خونی، آلرژی، درماتیت و هپاتیت ازجمله اثرات جانبی 
مصرف آن محسوب می‌شوند. برای برون‌رفت از ایجاد تنش آبی در 
سال‌های آینده باید بر روی مصرف بهینه آب، کیفیت آب و حذف 
آلاینده‌ها از آب بر اساس دسترسی پایدار به منابع آبی تأکید نمود. 

منبع آب زیرزمینی تقریباً بیش از 52% شبکه آب‌رسانی عمومی را 
در کشور ایران تأمین می‌کند. اسنیتوباکتر به برخی از آنتی‌بیوتیک‌ها 
ایران  در کشور  به خود  را  دارویی مصرفی  اول  قلم  از 10  یکی  که 
است  ممکن  بنابراین،  )2(؛  می‌باشد  مقاوم  می‌دهند  اختصاص 
فرآورده‌های دارویی در چاه‌های آب آشامیدنی در کشور ایران یافت 
شوند. کیفیت ضعیف آب آشامیدنی و مصرف آب آلوده به ترکیبات 
دارویی، آلی و معدنی شیمیایی سلامت افراد را تهدید می‌کند )3(. 
دفع  به  می‌توان  را  زیرزمینی  آب  منبع  استامینوفن  غلظت  افزایش 
مراکز  روانآب  و  حیوانی  کود  مصرف  بیمارستانی،  و  خانگی  زائدات 
 2000 سال  در  استامینوفن  تولید  مقدار   .)4( داد  نسبت  دامداری 
 15348 چین  کشور  در  و  تن   400 به  نزدیک  انگلستان  کشور  در 
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تن گزارش‌شده است. متوسط مصرف سالیانه آسپرین و استامینوفن 
 .)5( اعلام شد  تن  در کشورهاي آلمان و انگلستان بیش از 1000 
آب  در  استامینوفن  قبیل  از  آنتی‌بیوتیک‌ها  کم  بسیار  مقدار  وجود 
برای سلامتی انسان و محیط‌زیست بسیار مضر تلقی می‌شود، بنابراین 
استراتژیک  روش  به‌عنوان  داروها  مختلف  انواع  به  آلوده  آب  تصفیه 
به مخاطره  از  از مصرف بیش‌ازحد آب و جلوگیری  برای جلوگیری 
انداختن زندگی انسان و محیط‌زیست از اولویت زیادی در چند دهه 
اخیر برخوردار می‌باشد )6(. مقدار مجاز این دارو در پساب کارخانه‌ها 
لیتر  بر  میکروگرم   65 برابر  کارخانه‌ها  تصفیه  جهانی  سازمان  طبق 
گزارش‌شده است. استاندارد قابل‌قبول سازمان حفاظت محیط‌زیست 
برای حضور مواد دارویی و آنتی‌بیوتیکی در پساب 1 میلی‌گرم بر لیتر 
توانایی حذف استامینوفن  از  اعلام گردیده )7(. تصفیه متداول آب 
برخوردار نیست )8(. روش‌های زیادی برای حذف باقی‌مانده داروها 
که  استفاده‌شده‌اند  تخلیه  مجاز  بیش‌ازحد  استامینوفن  ازجمله 
و  زنی  ازن  فعال،  کربن  کمک  به  جذب  روش  به  می‌توان  ازجمله 
فرآیندهای غشایی اشاره نمود. فن‌آوری پیشرفته، هزینه زیاد و تولید 
آنیون برومات سرطان‌زا در طی کاربرد ازن ازجمله معایب ازن زنی 
به‌عنوان فرآیند اکسیداسیون شیمیایی محسوب می‌شود )9(. فرایند 
فتوکاتالیست  و  الکتریکی  میدان  از  تلفیقی  الکتروفوتوکاتالیتیکی1 
اکسیداسیون  فرایندهای  جز  فرایند  این   .)10( است  نایکنواخت 
فاقد  الکتروفوتوکاتالیتیکی  فرایند   .)11( می‌شود  محسوب  پیشرفته 
یکنواخت‌تر  تابش  و  اختلاط  به  نیاز  عدم  است.  ذکرشده  مشکلات 
تثبیت‌شده  ذرات  نانو  مزایای  ازجمله  کاتالیست  به  فرابنفش  پرتو 
الکترود فلزی محسوب می‌شود )12(. عوامل مؤثر روی  روی سطح 
عملکرد بهینه فتوکاتالیست لایه‌نازک روی سطح الکترود فلز شامل 
خصوصیات کاتالیست، ضخامت لایه کاتالیست، منبع نور، طول‌موج 
نور، شدت لامپ و کیفیت پساب می‌باشد )13(. بسياري از محققان 
در مورد عملكرد الکترولیز و الکتروفوتوکاتالیتیکی در حذف آلاینده‌ها 
از آب آشاميدني تحقيق نموده‌اند. براي مثال زهو وهمکاران بر روی 
الکترود  از  استفاده  با  ضدتورم  داروهای  فوتوالکتروشیمیایی  تجزیه 
تلفیقی نقره دوپه شده با برون و تحت تابش نور مرئی تحقیق نموده 
و متوجه شدند که داروی ایبوبروفن به‌وسیله فرآیند فوتوکاتالیست و 
الکترواکسیداسیون در پتانسیل 2 ولت تجزیه می‌شود و میزان تجزیه 
فرآیند تلفیقی فوتوکاتالیست و تابش نور مرئی بیش‌تر می‌باشد )14(. 
آلاینده‌های  فوتوالکتروکاتالیتیکی  تجزیه  روی  بر  همکاران  و  مکفی 
آلی از قبیل پنتاکلروفنل و دی کلروفنل و میکروبی از قبیل اشرشیا 
نور  تابش  تحت  و  تنگستن  اکسید  تری  الکترود  از  استفاده  با  کلی 
مرئی تحقیق نمودند )15(. مسعودی نژاد و همکاران بر روی میرایی 
باکتری استافیلوکوکوس اورئوس با استفاده از الکترولیز نمک طعام 

1. Electro-ph otocatalytic (EPC)

با الکترودهای گرافیتی تحقیق نمودند )16(. تحقیق حاضر با توجه 
توجه  با  آب  منابع  به‌منظور حفظ  و  پذیرنده  آب  آلودگی  بحران  به 
به آلودگی وسیع منابع آبی ناشی از تخلیه کنترل نشده پساب‌های 
روش  راه‌اندازی  نهایتاً  و  تصفیه  استاندارهای  تحقق  داروسازی، 
جدید در کشور صورت پذیرفت. هدف در اين تحقيق بررسي حذف 
الکتروفوتوکاتالیتیکی  به روش  از آب آشاميدني شهري  استامینوفن 
غلظت  تابش،  شدت  تابش،  زمان   ،pH اثرات  همچنين  می‌باشد. 
استامینوفن، غلظت نانو ذرات اکسید روی و چگالي جريان الکتریکی 

موردبررسی قرار گرفتند.

مواد و روش‌ها
مطالعه از نوع آزمایشگاهی-کاربردی بود. نمونه هاي آب آشاميدني 
حاوي استامینوفن، با رعایت ملاحظات اخلاقی بر اساس دستورالعمل 
روي- )الكترودهاي  الكتروشيميايي  ناپيوسته  رآكتور  در  هلسینکی، 

مس(، تابش اشعه فرابنفش، الكتروشيميايي )الكترودهاي روي-مس( 
و پرتو فرابنفش، الكتروفوتوكاتاليتيكي )الكترودهاي نانو ذرات اكسيد 
آزمايش  فرابنفش  پرتو  و  الكترود روي-مس(  روي  تثبیت‌شده  روي 
گرديدند. اثر متغیرهای مختلف نظير غلظت استامینوفن )50، 100 
و 200 میلی‌گرم در لیتر(، شدت تابش لامپ فرابنفش )120، 240 و 
360 میلی وات بر سانتی‌متر مربع(،  pH)4، 6 و 8(، تعداد لایه‌های 
 9 و   6  ،3( الکتریکی  جريان  چگالی  لايه(،   3 و   2  ،1( تثبیت‌شده 
 ،30( فرابنفش  لامپ  تابش  مدت  و  مربع(  سانتی‌متر  بر  میلی‌آمپر 
60 و 90 دقیقه( در حذف الكتروفوتوكاتاليتيكي استامینوفن بررسي 

گرديدند.
تهیه نمونه آب دارای استامینوفن

محلول سنتتیک استامینوفن )مرک، آلمان( 1000 میلی‌گرم در لیتر 
از طریق انحلال 1 گرم استامینوفن در 1000 میلی‌لیتر آب مقطر دو 
بار تقطیر تهیه شد. با انجام رقیق‌سازی )با نسبت 1 به 20، 6/6 و 5( 
غلظت استامینوفن 50، 150 و 200 میلی‌گرم در لیتر آب حاصل شد. 
نمونه آب از شبكه توزيع آب آشاميدني تهران تهيه شد )جدول 1(.

تهیه سوسپانسیون نانو ذرات اکسید روی %5
 5 گرم نانو ذرات اکسید روی )آمور، آلمان( در 100 میلی‌لیتر آب 
همزن  توسط  مزبور  سوسپانسیون  ریخته،  تقطیرشده  دوباره  مقطر 
 30 مدت  به  ایتالیا  کشور  ساخت   MATR. N.B مدل  مغناطیسی 
 22 مدت  به  سپس  و  مخلوط  دقیقه  در  دور   75 سرعت  با  دقیقه 
دقیقه سونیفیکاسیون گردید که سوسپانسیون همگن برای سطح 85 

سانتی‌متر مربع کافی است.
آماده‌سازی الکترودها

محلول دترجنت و هیدروکسید سدیم M 0/01 )مرک، آلمان( براي 
تميز كردن الكترودها به‌عنوان بستری برای تثبیت کردن نانو ذرات 
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مقطر  آب  با  شستشو  از  پس  الكترودها  شد.  استفاده  روی،  اکسید 
توزين، خشك و در رآكتور قرار می‌گرفتند )17(.

تثبیت نانو ذرات اکسید روی بر روی الکترود روی به روش حرارتی
الکترود روی بعد از تمیز کردن با محلول سود M01/0 به مدت سه 
دقیقه، شستشو با آب مقطر دو بار تقطیرشده و خشک‌کردن در اون 
لایه  تهیه‌شده  به‌وسیله سوسپانسیون  الکترود  گردید.  توزین   30 ̊C
سانتی‌متر   40 مساحت  دارای  الکترود  برای  میلی‌لیتر   2/3( گذاری 
مربع(، سپس مدت 30 دقیقه در دمای C̊ 35 در داخل اون خشک 
گردید. الکترود برای تثبیت حرارتی مدت 60 دقیقه در حرارت 105 
 )5 ̊C/min و 320 درجه سانتی گراد )میزان افزایش تدریجی دما
برای لایه گذاری‌های دو و سه لایه  قرار گرفت.  الکتریکی  در کوره 
نگهداری   .)3-3 )شکل  گردیدند  تکرار  بار  سه  و  دو  مزبور  عملیات 
انجام  آفتاب  از  دور  و  آلومینیومی  فویل  در  تثبیت‌شده  الکترودهای 

گرفت )18(.
آماده‌سازی رآكتور ناپيوسته

 ،250  cm3 ظرف  شد.  استفاده  یک‌قطبی  آرایش  ناپيوسته  رآكتور 
با مساحت 40 سانتی‌متر مربع )مساحت مؤثر  الكترود روی و مس 
نوع  از   A فرابنفش  لامپ  با  الکترود  فاصله  و  مربع(  سانتی‌متر   32
منبع  می‌باشد.  سانتی‌متر   2 هلند  اسرام ساخت کشور  مدل   LED
برق جريان مستقيم مدل ایران جهش ساخت کشور ایران داراي توان 
دارای   LED نوع  از   A فرابنفش  وات، لامپ  الكتريكي حداكثر 60 
شدت تابش 120 میلی وات بر سانتی‌متر مربع و همزن مغناطيسي 
با شدت rpm 100 مدل Aika ساخت کشور آلمان براي يكنواخت 
نمودن نمونه آب استفاده شد )شکل 1(. كليه آزمایش‌ها در دماي 
آزمايشگاه )C˚ 20( انجام شد. حجم آب200  سانتی‌متر مکعب در 

نظر گرفته شد.
روش‌های آنالیتیکی

براي  گرديد.  گزارش  آن‌ها  متوسط  مقدار  و  تكرار  بار   3 آزمايشات 
ارزيابي كردن تأثیر جريان مستقيم بر فرآيند حذف و بر اساس روش 
طراحی آزمایشات، نمونه‌ها در pH )4، 6 و 8(، زمان تابش )30، 60 
در  میلی‌گرم   200 و   150  ،50( استامینوفن  غلظت  دقيقه(،   90 و 
ليتر(، شدت لامپ فرابنفش A از نوع LED )360-120 میلی وات 
بر سانتی‌متر مربع(، غلظت نانو ذرات اکسید روی تثبیت‌شده )4/5-

1/5 میلی‌گرم در سانتی‌متر مربع( و در چگالی جریان‌های الکتریکی 
قرار   EPC تحت  مربع(  بر سانتی‌متر  میلی‌آمپر   9 و   6  ،3( مختلف 
به روش  توجه  با  نمونه‌هاي موردبررسی  تعداد  به‌این‌ترتیب  گرفتند. 
از  پس  به‌عمل‌آمده  آزمايشات  آمد.  دست  به  مورد   504 فاکتوریل 
و غلظت  pH، حرارت  واكنش شامل  و مدت  كاربرد چگالي جريان 
باقی‌مانده  استامینوفن  غلظت  اندازه‌گیری  می‌شوند.  استامینوفن 

کشور  ساخت   Watman غشایی  صافی  توسط  كردن  صاف  از  پس 
اسپکتروفتومتر  دستگاه  به‌وسیله  میکرون   0/45 اندازه  با  انگلستان 
طول‌موج  در  آمریکا  کشور  ساخت   DR/2010  HACH مدل 
در  موجود  دستورالعمل‌های  کالریمتری طبق  روش  با  نانومتر   400
فاضلاب  و  آب  آزمایش‌هاي  انجام  استاندارد جهت  روش‌هاي  كتاب 
 pH دستگاه  توسط  حرارت  و   pH اندازه‌گیری   .)19( گرفت  انجام 
تنظيم  براي  گرفت.  انجام  آمریکا  کشور  HACH ساخت  مدل  متر 
pH از دستگاه pH متر و محلول اسیدسولفوریک )مرک، آلمان( و 
سود 1 نرمال استفاده شد. راندمان حذف استامینوفن در اين تحقيق 
تحليلي-كاربردي در مقیاس آزمایشگاهی به‌وسیله رابطه )1( محاسبه 

شد )20(:

رابطه 1

 t به ترتيب غلظت استامینوفن پس از الكتروليز در زمان Ct0 وCt :كه
و غلظت استامینوفن اوليه در زمان 0 است. طراحی آزمایشات حذف 

با مدل تاگوچی انجام گرفت.

جدول 1( مقادير متوسط غلظت ویژگی‌های فيزكيوشيميايي آب شهري
مقدارواحدمتغير

8/05میلی‌گرم بر لیتراكسيژن محلول

)ORP( 279میلی ولتپتانسيل اكسيداسيون و احياء

pH-7/19

20درجه سانتی گرادحرارت

93/8میلی‌گرم بر لیترسولفات

9/5میلی‌گرم بر لیترنيترات

شکل 1( رآكتور ناپيوسته الکتروفوتوکاتالیتیکی

1: منبع تغذيه 2: آمپرسنج 3: ولت‌سنج 4: الكترود مس قطب منفي کاتد 5: الكترود روی 

/ نانو ذرات اکسید روی قطب مثبت آند 6: لامپ UV-A 7: ميله مغناطيسي 8: همزن 

مغناطيسي
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 یافته‌ها
3-1. اثر غلظت

 200 به   50 از  استامینوفن  غلظت  افزايش  با  حذف  فرآيند  كارايي 
الکتروفوتوکاتالیتیکی كاهش  ناپيوسته  رآكتور  در  لیتر  در  میلی‌گرم 
لیتر  در  میلی‌گرم   50 غلظت  حذف  راندمان   .)1 )نمودار  میی‌ابد 
سانتی‌متر  بر  میلی‌آمپر   6 الکتریکی  جريان  چگالي  در  استامینوفن 
مربع، غلظت نانو ذرات اکسید روی 3 میلی‌گرم بر سانتی‌متر مربع، 
 30 تابش  زمان  و  مربع  سانتی‌متر  بر  وات  میلی   360 تابش  شدت 
رآكتور  در   %79 و   89  ،99 ترتيب  به   8 و   6  ،4  pH در  دقیقه 
 200 غلظت  حذف  راندمان  آمد.  دست  به  الکتروفوتوکاتالیتیکی 
میلی‌گرم بر لیتر استامینوفن در چگالي جريان الکتریکی 3 میلی‌آمپر 
سانتی‌متر  بر  میلی‌گرم   3 ذرات  نانو  غلظت  مربع،  سانتی‌متر  بر 
مربع، شدت تابش 360 میلی وات بر سانتی‌متر مربع و زمان تابش 
ترتيب 78، 69 و 59% در رآكتور  به  pH 4، 6 و 8  30 دقیقه در 

الکتروفوتوکاتالیتیکی به دست آمد.

نمودار 1( اثر غلظت استامینوفن و pH بر روی راندمان حذف استامینوفن 

)pH معادل 4، 6، 8(؛ زمان تابش 30 دقیقه؛ شدت لامپ 360 میلی وات بر 

سانتی‌متر مربع؛ چگالی جریان الکتریکی 3 میلی‌آمپر بر سانتی‌متر مربع؛ 

غلظت نانو ذرات اکسید روی 3 میلی‌گرم بر سانتی‌متر مربع(

pH 3-2. اثر
 pH در  الکتروفوتوکاتالیتیکی  رآكتور  در  استامینوفن  حذف  كارايي 
بهینه معادل 4 در غلظت 50 تا 200 میلی‌گرم در لیتر استامینوفن 
بررسی  در  اولیه   pH مقدار   .)2 و   1 )نمودارهای  میی‌ابد  افزايش 
فرآیند الکتروفوتوکاتالیتیکی افزایش یافت. بیش‌ترین راندمان حذف 
معادل   pH در  استامینوفن  لیتر  در  میلی‌گرم   50 غلظت   )%100(
نانو ذرات اکسید روی 3  4، زمان تابش کم‌تر از 60 دقیقه، غلظت 
میلی‌گرم بر سانتی‌متر مربع، شدت تابش 360 میلی‌آمپر بر سانتی‌متر 
به  مربع  بر سانتی‌متر  میلی‌آمپر  الکتریکی 3  مربع و چگالي جريان 

دست آمد.

نمودار 2( اثر pH و چگالی جریان الکتریکی بر روی راندمان حذف غلظت 

 90 تابش  زمان  8-4؛  معادل   pH( استامینوفن  لیتر  در  میلی‌گرم   200

دقیقه؛ شدت لامپ 360 میلی وات بر سانتی‌متر مربع؛ غلظت نانو ذرات 

اکسید روی 3 میلی‌گرم بر سانتی‌متر مربع(

3-3. اثر شدت لامپ
لیتر استامینوفن در  بر  كارايي فرآيند حذف غلظت 200 میلی‌گرم 
تابش 90 دقیقه در  pH معادل 4 و زمان  ناپیوسته در  فوتورآکتور 
شدت‌های تابش 120، 240 و 360 میلی‌آمپر بر سانتی‌متر مربع به 

ترتیب 9، 10 و 12% به دست )نمودار 3(.

نمودار 3( اثر شدت تابش بر روی راندمان حذف غلظت 200 میلی‌گرم در 

لیتر استامینوفن )pH معادل 4؛ زمان تابش 90 دقیقه؛ غلظت نانو ذرات 

اکسید روی 3 میلی‌گرم بر سانتی‌متر مربع؛ چگالی جریان 9 میلی‌آمپر بر 

سانتی‌متر مربع(

LED UV-A 3-4. اثر غلظت نانو ذرات اکسید روی و شدت لامپ
كارايي حذف استامینوفن در حضور نانو ذرات اکسید روی و لامپ 
ذرات  نانو  بهینه  غلظت   .)4 )نمودار  میی‌ابد  افزایش   LED  V-A
 360 و  لیتر  در  میلی‌گرم   3 ترتیب  به  لامپ  و شدت  روی  اکسید 
میلی وات بر سانتی‌متر مربع به دست آمد. بیش‌ترین کارایی حذف 
استامینوفن در غلظت نانو ذرات اکسید روی 3 میلی‌گرم بر سانتی‌متر 

مربع به دست آمد.
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نمودار4( اثر غلظت اکسید روی و pH بر روی راندمان حذف غلظت 200 

میلی‌گرم در لیتر استامینوفن )زمان تابش 90 دقیقه؛ شدت لامپ 360 میلی 

مربع( بر سانتی‌متر  میلی‌آمپر   9 مربع؛ چگالی جریان  بر سانتی‌متر  وات 

3-5. اثر چگالی جریان الکتریکی
كارايي فرآيند حذف استامینوفن با افزايش چگالي جريان الکتریکی 
و زمان تابش در 50 تا 200 میلی‌گرم در لیتر افزايش میی‌ابد )نمودار 
5(. بهترين چگالي جريان الکتریکی در رآكتور الکتروفوتوکاتالیتیکی 
براي دستی‌ابی به حداکثر حذف در pH بهینه 4، 3، 6 و 9 میلی‌آمپر 
بر سانتی‌متر مربع به ترتیب برای غلظت 50، 150 و 200 میلی‌گرم 

در ليتر استامینوفن است.

نمودار 5( اثر چگالی جریان و زمان تابش بر روی راندمان حذف غلظت 200 

میلی‌گرم در لیتر استامینوفن )شدت لامپ 360 میلی وات بر سانتی‌متر 

مربع؛ غلظت اکسید روی 3 میلی‌گرم بر سانتی‌متر مربع؛ pH معادل 4(

3-6. بررسی طراحی آزمایشات
متغیر اصلی تأثیرگذار بر راندمان حذف استامینوفن بر اساس مدل 
طراحی آزمایشات با روش تاگوچی غلظت استامینوفن )سطح اهمیت 

30%( است )نمودار 6(.

نمودار 6( مدل تاگوچی

بحث

می‌توان  استامینوفن  غلظت  متغیر  بررسی  از  حاصل  نتایج  طبق  بر 
نتیجه‌گیری نمود که كارايي حذف به دليل افزايش غلظت استامینوفن 
در مقابل کاهش غلظت و طول مسیر فوتون‌های واردشده به رآکتور 
کاهشی‌افته است؛ بنابراین فوتون‌های کم‌تری به سطح کاتالیست نانو 
ذرات اکسید روی برخورد نموده و تولید رادیکال‌های هیدروکسیل 
کاهش میی‌ابد. افزایش غلظت استامینوفن به کاهش میزان واکنش‌ها 
منجر می‌شود. اين يافته تحقيق تائید کننده اين نتیجه‌گیری است 
تولید  از  بازداری  در  مهمی  نقش  استامینوفن  غلظت  افزایش  كه 
انجام‌گرفته  تحقيق  با  تحقيق  يافته  اين  هیدروکسیل دارد.  رادیکال 
دادند  نشان  آنان   .)21( دارد  مطابقت  همکاران  و  علیزاده  توسط 
میلی‌گرم   250 به   50 از   16 پرتغالی  راکتیو  رنگ  غلظت  افزايش 
الکتروليز 5 دقیقه و چگالی جریان 20 میلی‌آمپر  در ليتر در مدت 
می‌شود.  منجر  حذف  راندمان   %10 کاهش  به  مربع  سانتی‌متر  بر 
همچنین ساجیرو وهمکاران نشان دادند که فرآیند فوتوکاتالیتیکی از 
توانایی حذف گستره غلظت 150-30 میلی‌گرم بر لیتر رنگ رآکتیو 
 pH ،سیاه در غلظت 0/1 گرم در لیتر کاتالیست دی‌اکسید تیتانیوم
بر  وات  میلی  دقیقه و شدت لامپ 260  تابش 120  زمان  اسیدی، 
سانتی‌متر مربع برخوردار است )22(. کاهش غلظت استامینوفن به 
کاهش زمان تابش موردنیاز برای واپاشی استامینوفن منجر می‌شود. 
منا و همکاران واپاشی غلظت 40 میلی‌گرم در لیتر رنگ آزو اسید 
قرمز 18 را با استفاده از فوتوکاتالیست متیلن بلو تثبیت‌شده بر روی 

رزین داوکس 11 در زمان 160 دقیقه گزارش نمودند )23(.
 pH به  وابسته  به‌شدت  الکتروفوتوکاتالیتیکی  روش  واپاشی  اثر 
می‌شود.  منجر  استامینوفن  واپاشی  افزایش  به   pH کاهش  و  است 
که  است   pH به  وابسته  هیدروکسیل  رادیکال  تولید  به‌عبارت‌دیگر 
نتیجه‌گیری  می‌توان  می‌شود.  منجر  استامینوفن  شدن  معدنی  به 
شرایط  در  هیدروکسید  آنیون  دسترسی  قابلیت  افزایش  که  نمود 
به علت کاهش  تولید رادیکال هیدروکسیل  افزایش  به  pH اسیدی 
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با تحقیق  پتانسیل احیای سیستم منجر می‌شود. این یافته تحقیق 
می‌توان   .)24( دارد  همخوانی  همکاران  و  بن  توسط  انجام‌شده 
نتیجه‌گیری نمود pH نمونه پس از الکتروفوتوکاتالیتیکی در غلظت 
وات  میلی   360 تابش  شدت  استامینوفن،  لیتر  در  میلی‌گرم   200
بر  میلی‌گرم   3 روی  اکسید  ذرات  نانو  غلظت  مربع،  سانتی‌متر  بر 
سانتی‌متر مربع، مدت 90 دقیقه، pH معادل 4 و چگالی جريان 3، 
6 و 9 میلی‌آمپر در سانتی‌متر مربع به ترتیب 4/59، 5/57 و 5/69 
می‌باشند. بهترین pH برای حداکثر حذف استامینوفن، pH معادل 
4 است. به‌عبارت‌دیگر pH معادل pH ،4 بهینه نیز محسوب می‌شود. 
pH معادل 4، نیازمند چگالی جریان کم‌تری است. پروتونه و دپروتونه 
شدن گروه NO2 استامینوفن وابسته به pH است. این یافته تحقیق با 
تحقیق انجام‌شده توسط هاکو ومونیر در مورد تجزیه فوتوکاتالیستی 
نوروفلوکسیسین با دی‌اکسید تیتانیوم همخوانی دارد )25(. فرهادی 
و همکاران مقایسه‌ای در حذف اکسیژن موردنیاز شیمیایی فاضلاب 
فوتوالکتروکواگولاسیون،  الکتروکواگولاسیون،  به‌وسیله  داروسازی 
دادند  انجام  فوتوالکتروکواگولاسیون  و  الکتروکواگولاسیون  پراکسی 
اعلام  الکتروکواگولاسیون 3  پراکسی  را درروش   pH بهینه  و مقدار 
سولفادیازین  آنتی‌بیوتیک  حذف  همکاران  و  دهقانی   .)26( نمودند 
رسیدند  نتیجه  این  به  دادند  انجام  پیشرفته  اکسیداسیون  روش  با 
 .)27( می‌باشد   3/5 حدود  آنتی‌بیوتیک  حذف  برای  بهینه   pH که 
راندمان فوتوکاتالیتیکی نیمه‌رسانای اکسید روی وابسته به pH است 
و خاصیت بار سطحی آن با تغییر مقدار pH تغییر می‌کند. سطح آن 
در محلول اسیدی و قلیایی به ترتیب دارای بار مثبت و منفی است؛ 
بنابراین اگر ماده دارای بار منفی است، محلول اسیدی به نفع جذب 

سطحی آن بر روی سطح فوتوکاتالیست است.
افزایش  و  است  با شدت لامپ  متناسب  استامینوفن  راندمان حذف 
شدت لامپ به افزایش راندمان حذف منجر می‌شود. این یافته تحقیق 
با تحقیق انجام‌شده توسط رائو و همکاران همخوانی دارد. آنان نشان 
دادند که افزایش توان لامپ فرابنفش C از 20 به 40 میلی وات در 
سانتی‌متر مربع به افزایش راندمان حذف غلظت 5-10×4/2 مول آزرو 
و  تابش  زمان  کاهش  به  لامپ  افزایش شدت   .)28( می‌شود  منجر 
چگالی جریان منجر می‌شود. شدت لامپ 360 میلی وات بر سانتی‌متر 
به  افزایش شدت لامپ  بهینه محسوب می‌شود.  مربع، شدت لامپ 
افزایش فعالیت نوری به علت تولید بیش‌تر انواع اکسیژن واکنشگر از 
قبیل رادیکال هیدورکسیل الکترون دهنده از آنیون هیدروکسید آب 
O2( منجر می‌شود؛ بنابراین می‌توان 

و رادیکال آنیون سوپراکساید )-˙
این پدیده را به جداسازی کارآمد حفره و الکترون تولیدشده در اثر 
تابش فرابنفش و کاهش ترکیب مجدد حفره و الکترون در اثر کاربرد 
جریان الکتریکی نسبت داد؛ بنابراین حفره‌های زیادتری برای تجزیه 
استامینوفن و فرآورده‌های آن در دسترس هستند. این یافته تحقیق 

تجزیه  مورد  در  و همکاران  فیلیپیدیس  توسط  انجام‌شده  تحقیق  با 
فوتوکاتالیتیکی حشره‌کش با الکترود Ti/TiO2 همخوانی دارد )29(.

می‌توان نتیجه‌گیری نمود که راندمان حذف استامینوفن در حضور 
فوتوکاتالیست نانو ذرات اکسید روی و لامپ فرابنفش به علت تولید 
رادیکال ·OH افزایش میی‌ابد. افزایش شدت لامپ و غلظت نانو ذرات 
اکسید روی تا 3 میلی‌گرم بر سانتی‌متر مربع به کاهش زمان تابش 
و چگالی جریان منجر می‌شود. می‌توان پیش‌بینی نمود که غلظت 
بهینه کاتالیست جایی که فوتوکاتالیست بیشینه مقدار ROS را تولید 
می‌کند وجود دارد و می‌تواند در واکنش‌ها در لایه سطحی خارجی 
شرکت می‌کند. می‌توان نتیجه‌گیری نمود که غلظت بهینه کاتالیست 
از بیش‌ترین مساحت سطحی برای تجزیه استامینوفن برخوردار است. 
همکاران  و  حبیبی  توسط  انجام‌گرفته  تحقيق  با  تحقيق  يافته  اين 
فوتوکاتالیتیکی  تجزیه  میزان  ثابت  دادند  نشان  آنان  دارد.  مطابقت 
 .)30( است   TiO2 لایه  باضخامت  متناسب   3BL قرمز  سولفونیل 
افزایش غلظت نانو ذرات بیش از 3 میلی‌گرم بر سانتی‌متر مربع به 
علت کاهش نفوذ فرابنفش به لایه‌های خارجی‌تر و کاهش اثر حفاظت 
خوشه‌های بازدارنده فرابنفش از رسیدن به سطح کاتالیست به کاهش 
راندمان حذف استامینوفن منجر می‌شود. این یافته تحقیق با تحقیق 
دادند  نشان  آنان  دارد.  مطابقت  همکاران  و  نافی  توسط  انجام‌شده 
از   A فرابنفش  لامپ  از  استفاده  با  فنل  فوتوکاتالیتیکی  تجزیه  که 
افزایش  امکان‌پذیر است )31(.  اکسید روی  نانو ذرات  و   LED نوع 
منجر می‌شود.  نشر  کاهش  به  روی  اکسید  ذرات  نانو  لایه  ضخامت 
رادیکال ·OH به اکسایش استامینوفن منجر می‌شود. تولید رادیکال 
از احیا اکسیژن محلول  -˙O2، هیدروپرکسیل و پراکسید هیدروژن 

فوتوکاتالیتیکی منجر می‌شوند.  واپاشی  مکانیسم  افزایش  به  آند  در 
می‌شوند.  محسوب  استامینوفن  واپاشی  مسئول  مزبور  رادیکال‌های 
الزیو و احمد مطابقت  انجام‌شده توسط  با تحقیق  این یافته تحقیق 
دارد. آنان نشان دادند که تجزیه فوتوکاتالیتیکی قرمزکانگو امکان‌پذیر 

است )32(.
اثر واپاشی روش الکتروفوتوکاتالیتیکی وابسته به چگالی جریان است و 
افزایش چگالی جریان و زمان تابش به افزایش اکسندگی استامینوفن 
به علت تولید سریع‌تر مقدار فرآورده‌ها از قبیل آنیون -OH در الکترود 
کاتد منجر می‌شود؛ بنابراین چگالی جریان متغیر مهم تأثیرگذار بر 
روی راندمان حذف الکتروفوتوکاتالیتیکی استامینوفن به علت تنظیم 
مقدار عامل اکسیدکننده رادیکال ·OH تولیدشده محسوب می‌شود. 
افزایش چگالی جریان الکتریکی به کاهش زمان تابش موردنیاز برای 
الکتریکی  جریان  چگالی  بهترین  می‌شود.  منجر  استامینوفن  حذف 
برای حداکثر حذف استامینوفن، 9 میلی‌آمپر بر سانتی‌متر مربع است. 
سانتی‌متر  بر  میلی‌آمپر   9 الکتریکی  جریان  چگالی  به‌عبارت‌دیگر 
مربع، بهینه نیز محسوب می‌شود؛ بنابراین می‌توان نتیجه‌گیری نمود 
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الکتریکی به کاهش ترکیب مجدد حفره  افزایش چگالی جریان  که 
جداسازی  شیب  علت  به  نوری  جریان  میزان  افزایش  و  الکترون  و 
حفره و الکترون منجر می‌شود. افزایش چگالی جریان الکتریکی به 
پیشرفت میزان واکنش‌های اکسیداسیون مستقیم و غیرمستقیم در 
مساحت  با  متناسب  استامینوفن  حذف  راندمان  می‌شود.  منجر  آند 
کمی  کارایی  و  روی  اکسید  ذرات  نانو  فوتوکاتالیست  ویژه  سطحی 
نوری فوتورآکتور است؛ زیرا تعداد رادیکال ·OH متناسب با مساحت 
با میزان  نانو ذرات اکسید روی است و  سطحی ویژه فوتوکاتالیست 
ترکیب مجدد حفره و الکترون نسبت عکس دارد. افزايش واکنش‌هاي 
الکتروفوتوکاتالیتیکی به تسریع انتقال جرم به‌وسیله مهاجرت الکترون 
بين استامینوفن و الكترود منجر می‌شود. این یافته تحقیق با تحقیق 
انجام‌شده توسط پالمیزانو و همکاران همخوانی دارد. آنان نشان دادند 
 / گرافیت  الکترود  با  4-نیتروفنل  الکتروفوتوکاتالیتیکی  تجزیه  که 
TiO2 امکان‌پذیر است )33(. افزایش شدت تابش به افزایش واپاشی 

منجر  فوتوکاتالیتیکی  الکترود  به  نفوذ  افزایش  علت  به  استامینوفن 
و  الغنیمی  توسط  انجام‌شده  تحقیق  با  تحقیق  یافته  این  می‌شود. 
همکاران همخوانی دارد. آنان نشان دادند که تجزیه فوتوالکتروفنتون 
 .)34( است  امکان‌پذیر   BDD با  سولفانیلآمید  آنتی‌بیوتیک   UVA
فوتوالکتروفنتون  تجزیه  که  دادند  نشان  همکاران  و  چاوز  همچنین 
مکانیسم   .)35( است  امکان‌پذیر  بتا  کننده  بلوکه  اولول  اتن  داروی 
اکسیژن  مولکول  به  می‌توان  را  استامینوفن  فوتوکاتالیزی  واپاشی 
نسبت داد که به افزایش مکانیسم واپاشی استامینوفن به علت تولید 
رادیکال  -˙O2در باند ظرفیت فوتوکاتالیست نانو ذرات اکسید روی از 
احیا اکسیژن محلول در آند منجر می‌شود. این یافته تحقیق با تحقیق 
انجام‌شده توسط سوشیل و همکاران همخوانی دارد. آنان نشان دادند 
ذرات  نانو  فوتوکاتالیست  با  رآکتیو  رنگ  فوتوکاتالیتیکی  تجزیه  که 
اکسید روی امکان‌پذیر است )36(. افزایش چگالی جریان )بیش از 
افزایش دما منجر می‌شود که  به  20 میلی‌آمپر بر سانتی‌متر مربع( 
خود به واپاشی رادیکال هیدروکسیل و کاهش راندمان حذف منجر 
و  فرهادی  توسط  انجام‌گرفته  بامطالعه  مطالعات  اين  نتایج  می‌شود. 
از  جریان  چگالی  افزایش  دادند  نشان  آنان  دارد.  مطابقت  همکاران 
0/43 و 1/83 میلی‌آمپر بر سانتی‌متر مربع به افزایش راندمان حذف 
زمان  در   32 به   12 از  درصد  شیمیایی برحسب  موردنیاز  اکسیژن 
همکاران  و  نژاد  مسعودی   .)26( می‌شود  منجر  دقیقه   30 واکنش 
افزایش  به  به 20 ولت  از 10  افزایش جریان  نشان دادند که دادند 
راندمان حذف توده باکتری‌ها در فاضلاب بیمارستانی برحسب درصد 
از 53/8 به 90/1 در زمان واکنش 30 دقیقه منجر می‌شود )37(. 
مکانیسم حذف استامینوفن در فرایند مزبور با استفاده از الکترودهای 
روی / اکسید روی - مس و فرابنفش A از نوع LED از الگوی زیر 

پیروی می‌کند:

ZnO + hν (λ = 390 nm) → ZnO (e-(CB) + h+(VB)))رابطه 2(

-O2 + H2O → O3 + 2H+ + 2e)رابطه 3(

˙e-(CB) (ZnO) + O2ads → O2ads)رابطه 4(
- + ZnO

˙O2ads)رابطه 5(
- + H+ → HO2ads˙

-

˙HO2ads)رابطه 6(
- → O2 + H2O2

H2O2 + hν → 2˙OH)رابطه 7(

h+(VB) + OH- → ˙OH)رابطه 8(

معدنی شدن → استامینوفن + OH·)رابطه 9(

 متغیر اصلی تأثیرگذار بر راندمان حذف استامینوفن بر اساس مدل 
طراحی آزمایشات با روش تاگوچی را می‌توان به غلظت استامینوفن 
و  کاشی  توسط  انجام‌شده  تحقیق  با  تحقیق  یافته  این  داد.  نسبت 
جابرزاده همخوانی دارد. آنان متغیر اصلی تأثیرگذار بر راندمان حذف 
اكسيد  ذرات  نانو  الكترودهاي  الكتروفوتوكاتاليتيكي  الکترود  با  رنگ 
روي تثبیت‌شده روي الكترود روي - مس و پرتو فرابنفش را غلظت 

اعلام نمودند )38(.
مکانیسم اصلی واپاشی استامینوفن توسط الکتروشیمیایی را می‌توان 
به افزایش نیروی رانشی روی سطح الکترود به علت افزایش چگالی 
جریان نسبت داد. پیش‌آزمون‌ها نشان دادند که پراکسید هیدروژن 
استامینوفن  واپاشی  مکانیسم  بنابراین  می‌شود؛  تولید  رآکتور  در 
نسبت  هیدروژن  پراکسید  تولید  به  می‌توان  را  روی  اکسید  توسط 
نیروی  مکانیسم  علت  به  استامینوفن  سطح  روی  ذرات  پیوند  داد. 
الکترواستاتیک و اختلاف‌پتانسیل زتا می‌باشد. فوتوکاتالیست اکسید 
روی در شرایط جذب انرژی پرتو فرابنفش با طول‌موج 390 نانومتر 
در حضور آب قادر به تولید رادیکال هیدروکسیل اکسیدکننده قوی 
مرحله  چون  می‌باشد.   )·O2

-( قوی  اکسید  سوپر  رادیکال  و   )·OH(
واكنش  در  محدودکننده سرعت  مرحله  اكسيژن  به  الكترون  انتقال 
صورت  زدن  هم  با  اكسيژن  كردن  تأمین  می‌باشد،  فتوكاتاليتيكي 
تأثیر  رآكتور  در  نمونه  كردن  انتخاب  عمق  باکم  می‌توان  می‌گیرد. 

غلظت اكسيژن در مرحله تعیین‌کننده سرعت را حذف نمود.
حذف  راندمان  بر  تأثیرگذار  متغیرهای  اهمیت  سطح  شناسایی 
استامینوفن ازجمله نقاط قوت تحقیق محسوب می‌شوند. عدم بررسی 
متغیرهای  حضور  در  الکتروفوتوکاتالیتیکی  فرآیند  حذف  راندمان 
محسوب  تحقیق  این  محدودیت‌های  ازجمله  آب  کیفیت  شیمیایی 
تداخل  اثر  پيشنهاد می‌شود  آينده  مطالعات  براي  بنابراین  می‌شود؛ 
تشديدكنندگي  اثر  و  استامینوفن  حذف  راندمان  بر  متغیرها  این 
الكترودهاي  انواع  با  ناپيوسته  الکتروفوتوکاتالیتیکی  رآكتور  تركيب 

ديگر در حضور ديگر عوامل دارویی نيز بررسي گردد.
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نتیجه‌گیری
الكترودهاي  الكتروفوتوكاتاليتيكي  سيستم  که  دادند  نشان  یافته‌ها 
الكترود روي - مس و پرتو  نانو ذرات اكسيد روي تثبیت‌شده روي 
آشاميدني  آب  از  استامینوفن  حذف  در  مناسب  روش  فرابنفش، 

می‌باشند.

تشکر و قدردانی
راندمان  بررسی  عنوان  با  پایان‌نامه  از  بخشی  حاصل  مقاله  این 
فتوکاتالیست  الکترو  روش  از  استفاده  با  استامینوفن  داروی  حذف 
است.   1393-1394 سال  در  روی  اکسید  ذرات  نانو  با 
محیط‌زیست  گروه  آزمايشگاهي  حمايت  از  مقاله  نويسندگان 
آزاد  دانشگاه  محیط‌زیست  آلودگی  گرايش  طبیعی  منابع  مهندسی 
می‌نمایند. قدرداني  و  تشكر  دماوند  تحقیقات  علوم  واحد  اسلامي 
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